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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@) Organisch-Anorganische Komposites und Kompositrnembranen aus lonomeren oder lonornerblends und aus 
Schicht- oder Geratsilicaten 

@ Gegenstand der Erfindung ist ein Komposit oder eine 
Kompositmembran aus einem lonomeren und einem an- 
organischen Schicht- oder Gerustsilikat. 
Dabei kann das lonomer sein: 

(a) ein Kationenaustauscherpolymer 

(b) ein Anionenaustauscherpolymer 

(c) ein Polymer, das auf der Polymerkette sowohl Anio- 
nenaustauschergruppierungen als auch Kationenaustau- 
schergruppierungen enthalt; 

(d) ein Blend aus (a) und (b), wobei das Mischungsver- 
haltnis von 100% (a) zu 100% (b) reichen kann. Der Blend 
kann ionisch und noch kovalent vernetzt sein. 

Dabei kann die anorganische Komponente aus der Grup- 
pe der Schicht- oder Gerustsilikate sein. Allgemein sind 

• die Bentonite und Zeolithe, im Speziellen Montmorillonit 
i bevorzugt. Das Mischungsverhaltnis lonomer/Bentonit 

• reicht dabei von 99/1 zu 20/80. 
Desweiteren ist Gegenstand dieser Erfindung die Anwen- 
dung der Komposites/Kompositmembranen: 

als Protonenleiter in Membranbrennstoffzellen 
(H 2 -Brennstoffze!len PEFC, Direktmethanolbrennstoffzel- 
len DMFC) im Temperaturbereich weit uber 100^, 
. in (Elektro)membrantrennverfahren wie Dialyse, Diffusi- 
onsdialyse, Gastrennung, Pervaporation, Perstraktion 
und in Mikro- und Ultrafiltration insbesondere wegen ih- 
rer Antifoulingeigenschaften. 

. als katalytische Membranen in Katalysator-Membran- 
Reaktoren. 
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Beschreibung 

Stand der Technik '\ 

5 Ionomer(blend)membranen finden Verwendung in vielen Prozessen, so zum Beispiel in MembranbrennstofFzellen, in 
der Elektrodialyse, in der Diffusionsdialyse, in der Elektrolyse (PEM-Elektrolyse, Chlor-Alkali-Elektrolyse) oder bei 
elektrochemischen Prozessen. 

Nachteil der verfiigbaren Membranen ist jedoch, daB ihre Protonenleitfahigkeit im Temperaturbereich uber 100°C in 
den meisten Fallen aufgrund Membranaustrocknung stark abnirnmt. Der Temperaturbereich uber 100°C ist jedoch fiir 
10 die Brennstoffzellenanwendung von Ionomermembranen sehr interessant, da uber 100°C die Temperatursteuerung der 
Brennstoffzelle stark vereinfacht ist. und die Katalyse der Brennstoffzellenreaktion wesentlich verbessert ist (Uberspan- 
nungen verringert, keine CO-Beladung mehr, die den Katalysator vergiften konnte). 

Nut wenige Beispiele fiir Membranen, die auch iiber 100°C noch eine gute Protonenleitfahigkeit aufweisen, sind aus 
der Literatur bekannt, so zum Beispiel Poly(phenylen)e mit Carbonyl-l,4-phenylen-oxyphenyl-4-Sulfonsaure-Seiten- 
15 gruppen. Die Protonenleitfahigkeit dieser Membranen nimnit jedoch oberhalb 130°C auch stark ab, und der Grund fur 
die gute Protonenleitfahigkeit zwischen 100 und 130°C ist auch nicht kiar. 

Aus jiingster Zeit stammt eine Veroffentlichung, in der die DMFC-Anwendung von nut Silicalit gefullten Nafion- 
Membranen beschrieben ist [Direct Electrochemical Oxidation of Methanol and Ethanol in solid Polymer Fuel Cell ba- 
sed on a Composite Electrolyte Membrane. P. L. Antonucci, A. S. Arico, E. Ramunni and V. Antonucci; 9 th International 
20 Conference on solid State Protonic Conductors; Bled, Slovenia, 1998; S. 187-188]. 

Die Membranperformance war auch bei 150°C noch sehr gut, was auf die wasserspeichernden Eigenschaften von Si- 
licalit zurOckzufuhren ist. 

Der Vorteil der erfindungsgemaBen Kompositmembran ist die Einlagerung der organischen Komponente, insbeson- 
dere von protonierten Stickstoffbasen in die Kavitaten der Schicht- und Geriistsilikate, was eine weitere Vemetzungs- 
25 komponente darstellt. Desweiteren ermoglicht die gezielte Einlagerung von Kationen oder Metallhydroxiden mit nach- 
folgender Sinterung zu Metalloxiden die lewissauren Eigenschaften und GroBe der Kavitaten der Membranen in einern 
weiten Bereich zu variieren. 

Der Nachteil der mit Silicalit (Aerosil ist hochdisperse Kieselsaure) gefiillten Nafionrnembran aus der oben genannten 
Veroffentlichung ist, daB sie nicht in der Lage ist Zwischenschichtwasser zu halten. Desweiteren ist die Intercalation na- 
30 turgema'B von vomeherein ausgeschlossen. 

Schichtsilicate (Tonmineralien) und Zeolithe haben einige interessante Eigenschaften: 

- sie sind in der Lage, Hydratwasser bis 250°C zu halten. [3] 

- in diese Stoffe konnen zusatzlich Metallkationen und Metalloxide eingelagert werden, wodurch eine intrinsische 
35 Protonenleitfahigkeit induziert wird nach dem allgemeinem Schema: M n+ (H20) — * (M-GH) (n ~ l)+ + H + [Zeolite, 

clay and heteropoly acid in organic reactions, Y. Izumi, K. Urabe, M. Onaka; 1992; Weinheim, VCH-Verlag, S. 26]. 

- die Schichtsilicate, die lewissaure Kavitaten aufweisen, konnen durch Saure-Base-Wechselwirkung mit den ba- 
sischen Gruppen von basischen Polymeren interkalieren [Kunststofifnanokomposite, Symposium: Von der Inven- 
tion zur Innovation, Publikation zum Symposium des Fonds der Chemischen Industrie am 6. Mai 1998 in Koln]. 

40 

Aufgrund dieser Eigenschaften wurden bereits einige Typen von Schichrsilicat/Polymer-Komposites synthetisiert. So 
haben Muhlhaupt et al. Komposites aus Montmorillonit und Polypropylen, Montmorillonit und Polyamid, und Montmo- 
rillonit und Plexiglas hergestellt. Bei diesen Komposites wird z. B. das Plexiglas durch die Mischung mit Montmorilio- 
nitMM schwerent.flammbar, da die eingemischten Schichtsilicate Barrieren fiir die bei der \ferbrennung entstehenden Py- 
45 rolysegase darstelien. 

Erfindungsbeschreibung 

(jegenstand der Erfindung ist ein Kornposit oder eine Kompositmembran aus einem Ionomeren, und aus einem 
50 Schicht- oder GerustsilikaL 

Dabei kann das Ionomer sein: 

(a) ein Kationenaustauscherpolymer (mit den Kationenaustauschergruppen -SO3M, -COOM, -PO3M2, -B(OM>2 
(M = H, 1-wertiges Metallkation wie z. B. Li, Na, K, Cs, Rb, Ag), wobei das Polymer nur mit einer der beschriebe- 

55 ncn Kationenaustauschergruppen oder mit cincr Mischung der bcschricbcncn Kationenaustauschergruppen modifi- 

ziert sein kann); das Polymer kann dabei unvemetzt oder kovalent vemetzt sein; 

(b) ein Anionenaustauscherpoiymer (mit den Anionenaustauschergruppen -NR3 + (R = H, Alkyl, Aryl), Pyridinium 
PyrR + , Imidazolium IniR + , Pyrazolium PyrazR + , TriazoUum TriR + und andere organische basische aromatische 
und/oder nichtaromatische Gruppierungen (R = H, Alkyl, Aryl), wobei das Polymer nur mit einer der beschriebenen 

60 Anionenaustauschergruppen oder mit einer Mischung der beschriebenen Anionenaustauschergruppen modifiziert 

sein kann); das Polymer kann dabei unvemetzt oder kovalent vernetzt sein; 

(c) ein Polymer, das auf der Polymerkette sowohl Anionenaustauschergruppierungen aus (a) als auch Kationenaus- 
tauschergruppierungen aus (b) enthalt; 

(d) ein Blend aus (a) und (b), wobei das Mischungsverhaltnis von 100% (a) zu 100% (b) reichen kann. Der Blend 
65 kann dabei zusatzlich zur ionischen Vernetzung noch kovalent vemetzt sein. 

Dabei kann der anorganische aktive Fiillstoff sein: 
Allgemein ein Schicht- oder Geriistsilikat, bevorzugt ein Stoff aus der Gruppe der Bentonite (Tonmineralien) und Zeo- 
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lithe; im Besonderen Montmorillonit (mm), aber auch Klinoptilolit als ein Vertreter der natiirlichen Zeoiithe. 

Das Mischungsverhaltnis Ionomer/Bentonit reicht dabei im Allgemeinen von 99/1 zu 20/80, im Besonderen von 98/2 
zu 80/20. 

Es wurden nun uberraschende Eigenschaften der erfindungsgemaBen Komposite festgestellt: 

5 

- die Komposites weisen auch bei Temperaturen von weit uber 100°C hervorragende Ionenleitfahigkeiten auf. Spe- 
ziell die Protonenleitfahigkeiten der Komposites sind in diesem Temperaturbereich noch sehr gut, was zum einen 
auf die wasserspeichemden Eigenschaften der Tonmineralien und zum anderen auf eine Eigenprotonenleitfahigkeu 
der Tonmineralien zuruckzufiihren ist. Die guten Protonenleitfahigkeiten erlauben den Einsatz dieser Komposites in 
Membranbrennstoffzellen im oben angefuhrten Temperaturbereich. 10 

- durch die Kavitaten bildenden Silikate wird die chemische, mechanische und thermische Stabilitat der Kompo- 
sitmembranen significant erhoht, da die Polymermolekule und die Tonmineralien bzw. Zeolidie in den Kavitaten 
miteinander wechselwirken konnen. Insbesondere basische Polymere und basische Polymerkomponenten enthal- 
tende Ionomerblends konnen durch Wechselwirkung der basischen Gruppen in die lewissauren Kavitaten der Sili- 
cate intercalieren, wodurch eine ionische Vernetzung zwischen dem sauren Silikat und der basischen Polymerkette 15 
gebildet wird, die je nach System pH-unabhangig ist, was zu einer Erhohung der mechanischen, chemischen und 
thermischen Stabilitat beitragt, insbesondere wenn die Kompositrnembranen in stark saurem oder stark basischem 
Medium eingesetzt werden. 

- beim Einsatz in DMFC zeigen die erfindungsgemaBen Kompositmembranen eine verringerte Methanolpemiea- 
bilitat und Gasquerdiffusion uber die Membran. Dabei kann die Methanolpermeabilitat und Permseleku vital der 20 
Membran gezielt eingestellt werden durch: 

- die Art des Schicht-/Gerustsilikates; 

- den Massenanteil des Silikats im Komposit; 

- gezielten Einbau von Spacermolekiilen und bifunktionellen Molekiilen in die silikatischen Kavitaten. Die 

Art und Starke der Wechselwirkung der Spacermolekiile mit den Permeatmolekiilen hangt dabei von der Art 25 
ihrer nach auBen zeigenden funktionellen Gruppen und von der Art der funktionellen Gruppen der Permeatmo- 
lekule ab. Man koppelt z. B. eine Aminosulfonsaure oder Aminocarbonsaure mit der Aminfunktion im Aus- 
tausch gegen Alkalibentonit an die Bentonitoberflache. Die zweite funktionelle Gruppe steht fur die Reaktion 
mit Polymeren oder in Elektromembranverfahren zum Protonen transport zur Verfugung. 

- die erfindungsgemaBen Membranen weisen gegenuber herkommlichen Ionomermembranen ein stark verringer- 30 
tes Fouling (mikrobieller Angriff der Ionomermembranen durch Pilze und Bakterien) auf, und dies bereits bei Ge- 
halten von 2-5% des Silikatsan Tonmineral (MonUnorillonit) in der Ionomermembran. Fur diese Eigenschaft sind 

die im Komposit eingemischten Tonmineralien verantwortlich. Es ist schon lange bekannt, daB Tonmineralien da- 
durch als Bodenverbesserer wirken, daB sie den mikrobiellen Abbau, insbesondere durch Pilze stark verlangsamen. 
Es ist uberraschend, daB diese Eigenschaft der Tonmineralien auch in tonmineralhaltigen Membranen zum Tragen 35 
komrnt. Wegen dieser Eigenschaft der erfindungsgemaBen Komposites ist ihre Anwendung in Membrantrennver- 
fahren im Wasser- und Abwasserbereich moglich und auch in jeder weiteren gemaBigten oxidierenden aktiven Um- 
gebung, die beispielsweise Hydroxylradikale und/oder Wasserstoffperoxid enthalt. 

- die katalytischen Eigenschaften der silicatischen Lewissauren, aus denen die erfindungsgemaBen Tonmineralien 
bestehen, konnen auch in den erfindungsgemaBen Komposites ausgenutzt werden (Beispiele fur katalyUsche Eigen- 40 
schaften von MM etc. bringen). 

Anwendungsbeispiele 

45 

1. Sulfoniertes Poiyetheretherketon (Sulfonierungsgrad 70%) wird mit 5% Gew. Montmorillonit in DMAc gelost 
und zu einer nach dem Abdampfen des Losungsmittel 50 pm dicken Membran gezogen. Diese Membran wird in 
Pilzkontaminiertes wassriges Medium gegeben. Es ist kein Pilzbefall feststellbar. Die Kontrolle ohne Montmorillo- 
nit wird stark bewachsen und angegriffen. 

2. a) Sulfoniertes Polysulfon in der Salzform und Polyvinylpyridin wird in einem Verhaltnis gemischt, daB man als 50 
Endkapazitat 1 MilHaquivalent [IT*"] je Gramm Gesamtmischung erhalt. Beide Polymere werden in DMAc gelost 
und zu einer Membran verarbeitet. 

Der spezifische Widens tand, der so erhaltenen Membran betragt 33 [Ohm x cm], 

b) Der gleichen Mischung wie in 2. a. wird zusatzlich noch 8 Gew.-% aktivierter Montmorillonil zugeselxt und wie 

2. a zu cincr Membran verarbeitet. Der spezifische Widcrstand betragt 27,7 [Ohm x cm]. 55 

3. Polybenzirnidazol in DMAc gelost, wird einmal mit 10 Gew.-% aktiviertem Montmorillonit versetzt und als 
Kontrolle ohne das Schichtsilikat. Beide Mischungen werden je zu einer Membran verarbeitet und mittels Irnpe- 
danzspektroskopie die Wider stande bestimmt. 

Ohne das Schichtsilikat betragt der Widerstand 588 [Ohm x cm] mit Schichtsilikat 276 [Ohm x cm]. 

60 

Patentanspruche 

1. Protonenleitender Komposit, enthaltend eine Saure und/oder eine organische Base und ein Schicht-/Geriistsili- 
kat, da durch gekennzeichnet, daB die Zusammensetzung des Saure-Base, Anteils zu 1 bis 99 Gew.-% und das 65 
Schicht-/Geriistsilikat zu 99 bis 1 Gew.-% enthalten ist und der Protonenleiter in einem Temperaturbereich bis 400° 
thermisch stabil ist. 

2. Verfahren zur Herstellung von Komposites und Kompositbiendmembranen, dadurch gekennzeichnet, daB die 

3 
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Losung eines Ionomers oder die Losung der Vorstufe des Ionomers mit einem Schicht- oder Gerustsilikat oder einer 
Mischung aus beiden gemischt. wird und aus der erzeugten Suspension das Losungsmittel verdampft wird. 
Dabei kann das Ionomer sein: 

(a) ein Kationenaustauscherpolymer (mit den Kationenaustauschergruppen -SO3M, -COOM, -PO3M2 mit M 
= H oder einem 1-wertigen Metallkation), wobei das Polymer nur mit. einer der beschriebenen Kationenaustau- 
schergruppen oder mit einer Mischung der beschriebenen Kationenaustauschergruppen modifiziert sein kann); 
das Polymer kann dabei unvernetzt oder kovalent vernetzt sein; das Polymerriickgrat kann dabei ein Vinylpo- 
lymer, ein Arylhauptkettenpoiyrner, Polythiazol, Polypyrazol, Polypyrrol, Polyanilin, Polythiophen Polyanilin 
oder eine beliebige Mischung der Genannten sein. 

(b) ein Anionenaustauscherpolymer (mit den Anionenaustauschergruppen -NR^ + (R = H, Alkyl, Aryl), Pyri- 
dinium PyrR + , Imidazolium ImR + , Pyrazolium PyrazR + , Triazolium TriR + und andere organische basische 
aromatische und/oder nichtaromatische Gruppierungen (R = H, Alkyl, Aryl), wobei das Polymer nur mit einer 
der beschriebenen Anionenaustauschergruppen oder mit einer Mischung der beschriebenen Anionenaustau- 
schergruppen modifiziert sein kann); das Polymer kann dabei unvernetzt oder kovalent vernetzt sein; das Po- 
lymerriickgrat kann dabei ein Vinylpolymer, ein Arylhauptkettenpoiyrner, Polythiazol, Polypyrazol, Polypyr- 
rol, Polyanilin, Polythiophen Polyanilin oder eine beliebige Mischung der Genannten sein. 

(c) ein Polymer, das auf der Polymerkette sowohl Anionenaustauschergruppierungen aus (a) als auch Katio- 
nenaustauschergruppierungen aus (b) enthalt; das Polymerriickgrat kann dabei ein Vinylpolymer, ein Aryl- 
hauptkettenpoiyrner, Polyanilin, Polythiazol, Polypyrazol, Polypyrrol, Polyanilin, Polythiophen oder eine be- 
liebige Mischung der Genannten sein. 

(d) ein Blend aus (a) und (b), wobei das Mischungsverhaltnis von 100% (a) zu 100% (b) reichen kann. Der 
Blend kann dabei zusatzlich zur ionischen Vemetzung noch kovalent vernetzt sein; das Polymerriickgrat kann 
dabei ein Vinylpolymer, ein Arylhauptkettenpoiyrner, Polythiazol, Polypyrazol, Polypyrrol, Polyanilin, Poly- 
thiophen, Polyanilin oder eine beliebige Mischung der Genannten sein: 

Dabei kann die Vorstufe des Ionomers sein: 

(a) die Vorstufe eines Kationenaustauscherpolymers 

(al) ein Polymer mit COHal-, CONR 2 - oder COOR-Gruppen (R = H, Alkyl, Aryl, Hal = F, CI, Br, I)) 
(a2) ein Polymer mit S0 2 Hak S0 2 NR r oder S0 2 OR-Gruppen (R = H, Alkyl, Aryl, Hal = F, CI, Br, I) 
(a3) ein Polymer mit P0 3 Hal 2 -, P0 3 (NR 2 ) 2 - oder P0 3 (OR) 2 -Gruppen (R = H, Alkyl, Aryl, Hal = F, CI, 
Br, I) 

(b) die Vorstufe eines Anionenaustauscherpolymers (mit den Gruppen -NR 2 (R = H, Alkyl, Aryl), Pyridyl Pyr, 
Imidazolyl Im, Pyrazolyl Pyraz, Triazolyl Tri und/oder anderen organischen basischen aromatischen und/oder 
nichtaromatischen Gruppierungen (R = H, Alkyl, Aryl). 

Dabei kann die anorganische Komponente ein Schichtsilikat oder ein Gerustsilikat oder eine beliebige Mischung 
aus beiden sein. 

3. a) Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB aus der Gruppe der Schichtsilikate (Phyllosilicate) 
die Gruppe der Bentonite allgemein und besonders die Montmorillonit/Beidellit-Reihe, speziell Montmorillonit be- 
vorzugt wird. 

b) Verfahren nach Anspruch 1 dadurch gekennzeichnet, daB pillartierte Schichtsilikate verwendet. werden. 

4. a) Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB aus der Gruppe der Geriistsilikate (Tectosilicate), 
die Gruppe der Zeolithe allgemein und besonders Klinoptilolit bevorzugt wird. 

b) Verfahren nach Anspruch 1 dadurch gekennzeichnet, daB pillartierte Geriistsilikate (Abb. 1 : Herstellung von pil- 
lartierten Schichtsilicaten) verwendet werden. 

5. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB sowohl natiirliche als 
auch synthetische Schicht- und Geriistsilikate verwendet werden. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die basische Komponente Imidazol-, Vinylimidazol-, 
Pyrrazol-, Oxazol-, Carbazol-, Indol-, Isoindol-, Dihydrooxazol-, Isooxazol-, Thiazol-, Benzothiazol-, Isothiazol-, 
Benzoimidazol-, Imidazolidin-, Indazol-, 4,5-Dihydropyrazoi-, 1,2,3-Oxadiazol-, Furazan-, 1,2,3-Thiadiazol,- 
1,2,4-Thiadiazol-, 1,2,3-Benzotriazol-, 1,2,4-Triazol-, Tetrazol-, Pyrrol-, Anilin-, Pyrrolidine oder Pyrazolgruppen 
enthalt. 

7. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB als Ionomere Saure-Base-B lends (d) und als Tbnmi- 
neral Montmorillionit sowohl synthetischen als auch naturlichen Ursprunges bevorzugt werden. 

8. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB als Ionomere Saure-Base-B lends (d) und als Zeolith 
Klinoptilolit bevorzugt wird. 

9. Verfahren nach mindestens cincm der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymerriickgrat des 
sauren Polymers aus der Gruppe der Aryl-Hauptkettenpolymere ausgewahlt ist. Die moglichen Bausteine der Aryl- 
Hauptkettenpolymere sind: 
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Mogliche, aus den Bausteinen aus Anspruch 9 zusarnrnengesetzte Arylhauptketlenpolymere sind: 

- Poly(etheretherketon) PEEK Victrex® ([R5-R 2 -R 5 -R?-R7] n ; x = 1, R4 = H), 

- Poly(ethersulfon) PSU Udel® ([RpRs-R^-R^-RsL; R2: x = 1, R4-H), 

- Poly(ethersulfon) PES VICTREX® <TR 2 -R«-R^R5l n ; R 2 : x = 1, = H), 

- Poly(phenylsulfon) RADEL R® ([(R 2 )2-R5-R 2 -R6-R 2 L; R?: x = 2, R4 = H), 

- Polyetherethersulfon RADEL A® ([Rs^-Rs^-ReL-IRs-Ri^^lri,; R 2 : x = 1, R4 = H, n/m = 0,18), 

- Poly(phenylensulhd) PPS (lR 2 -R 8 Jn; R,: x = 1, R4 = H) 

- Poly(phenylenoxid) PPO ([R 2 -R 5 ]n; R4 = CH 3 ) 

10. Verfahren nach den Anspriichen 1 und 2, dadurcb gekennzeichnet, daB das Polyrnerriickgrat des basischen Po- 
lymers aus der Gruppe der Aryl-Hauptkettenpolymere (Anspruch 9) oder aus der Gruppe der Hetaryl-Hauptketten- 
polyrnere ausgewahlt ist. Die moglichen Bausteine der Hetaryl-Hauplkeflenpolyrnere sind: 
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Bausteine von Hetarylpolymeren (1 Imidazol, 2 Benzimidazol, 
3 Pyrazol, 4 Benzpyrazol, 5 Oxazol, 6 Benzoxazol, 7 Thiazol, 
8 Benzthiazol, 9 Triazol, 10 Benzotriazol, 11 Pyridin, 12 Bipyridyl, 
13 Phtalsaureimid) 

Als erfindungsgemaBe Hetarylpolymere kommen folgende Polymere in Frage 

- Polyirnidazole, Polybenzirnidazole 

- Polypyrazole, Polybenzpyrazole 

- Polyoxazole, Polybenzoxazole 

- Polythiazole, Polybenzthiazole 

- Polythiophene, Polybenzthiophene 

- Polypyridine 

- Polyimide 

11. Verfahren nach den Anspriichen 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, daB in den Saure-Base-B lends saure Poly- 
mere aus Anspruch 9 (mit basiscben Polymeren aus Anspruch 10 und Anspruch 6) kombiniert werden. 

12. Nicht. ionisch leitende Komposites und Kompositblendmembranen, erhaltlich aus den in den Anspruchen 1 bis 
11 verwendelen Grundpolymeren zu 20 bis 98 Gew.-% und SchichL-/GeruslsilikaLen zu 2 bis 80 Gew.-% zur Ver- 
wcndung in Mcmbrancn und Mcmbrantrcnnvcrfahrcn. 

13. Komposites und Kompositblendmembranen nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sie in Membranbrennstoffzellen (H2-Brennstoffzellen oder Direktmethanolbrennstoflfzellen) bei Tem- 
peraturen von --40 o C bis 200°C eingesetzt werden. 

14. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daB Komposites und Kom- 
positblendmembranen nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daB sie in (Elektro)membrantrenn verfahren wie 
Dialyse, Diffusionsdialyse, Gastrennung, Pervaporation, Perstraktion, Mikro-, Ultra- und Nanofiltration sowie in 
der Umkehrosmose eingesetzt werden. 

15. Komposites und Kompositblendmembranen nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB sie als katalytische Mernbranen oder in Membranreaktoren eingesetzt werden. 

16. Kornposit nach mindestens einem der Anspriiche 1 bis 12 zum Beschichten von flachigen Gebilden, insbeson- 
dere Mernbranen, Folien und Elektroden. 

17. Verfahren zur Herstellung eines Komposites nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die organische 
Komponente und die erfindungsgemaBe silikatische Komponente bei Temperaturen von ^K)°C bis 300°C in einem 
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Losemittel oder gegebenen falls losemittelfrei miteinander in Kontakt gebracht werden. 

18. Komposit enthaltend einen Protonenleiter nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 17 mit einer Tempera- 
turbestandigkeit bis 400°C. 

19. Verfahren zur Herstellung einer Komposit-Membran nach Anspruch 16 oder eines Komposites, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB eine Merabran, die aus einem entsprechenden Blend oder allein aus einer der Komponenten aus 5 
den Anspriichen 2, 6, 9, 10, 11 besteht, rnit einer die silikatische Komponente enthaltenden Losung oder Dispersion 
oder losemittelfrei beschichtet wird. 

20. Verfahren zur Herstellung einer Komposit.-Membran nach Anspruch 16 oder eines Komposites, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die silikatische Komponente mit einer Losung oder Dispersion oder losemittelfrei allein oder aus 
einem Gemisch der Komponenten aus den Anspriichen 2, 6 ? 9, 10 und 11 beschichlet wird. io 

21. Verfahren zur Herstellung eines Komposites nach den Anspriichen 1-20, dadurch gekennzeichnet, daB sie in 
Membran und (Elektro)membran verfahren wie Dialyse, Diffusionsdialyse, Gastrennung, Pervaporation, Perstrak- 
tion, Mikro-, Ultra- und Nanofiltration sowie in der Umkehrosrnose eingesetzt werden und stabil sind gegen mikro- 
bieOen Abbau oder oxidativen AngrifT. 

22. Verfahren zur Herstellung eines Komposites nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 21, uni die Permse- 15 
lektivitatin den daraus hergestellten Membranen zu variieren. 

23. Verfahren zur Herstellung eines Komposites nach mindestens einem der Anspruche 1 bis 22, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die anorganische Komponente mit mindestens zwei verschiedenen basischen Komponenten gemischt 
wird, wobei die basischen Komponenten hoch- oder niedermolekular sein konnen. 

24. Verfahren nach den Anspriichen 1-23, dadurch gekennzeichnet, daB die vorhergenannten Komposite zu Form- 20 
teilen beliebiger Art verarbeitet werden. 



Hierzu 1 Seite(n) Zeichnungen 



25 



30 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



7 



ZEICHNUNGEN SEITE 1 



Nummer: 
Int. CI. 7 : 

Off e n I eg u ngsta g : 



DE 199 19 881 A1 
B 01 D 69/00 

2. November 2000 



Zeichnungen 



Kationenaustausch 




Silicatschicht 

Zwischenschicht-Kation 
7 Na+ 



[AI 13 0 4 (OH) 24 (H 2 0) 12 p 



Pillar 



7 H + + 6,5 Al 2 0 3 + 8,5 H 2 0 



Abb. 1 : Herstellung von pillartiertem Ton 
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